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1. はじめに 
ハード・ディスク・ドライブ（Hard Disk Drive; HDD）は，
記録容量が大きく，ビット単価が安く，情報の書き換え制限
が無いという特長から，加速度的に増加し続ける情報の主要
記録媒体として活用されており，更なる記録密度の向上が求
められている．HDD 媒体の高記録密度化では，情報が記録さ
れる磁区の微細化が必要である．しかし，磁区を構成してい
る磁性結晶粒の体積を減少させると，磁気エネルギーKuV 
（Ku：一軸磁気異方性定数，V：磁区を構成する結晶粒の体積）
が熱エネルギーkBT （kB：ボルツマン定数，T：温度）に近づ
き，記録磁化が熱の影響で変化し，極端な場合には記録情報
が消失するという問題が発生する．この問題を解決するため
には，磁性結晶粒の持つ磁気エネルギーを，熱エネルギーの
60 倍以上に保つことが必要とされている．そのため，高密度
化のためには，高い Kuを有する磁性材料を記録層に用いるこ
とが求められる．また，垂直磁気記録では，磁化を垂直に向
ける必要があるが，反磁界エネルギー2πMs2（Ms：飽和磁化）
の高い材料を記録媒体に用いると，磁化が面内方向に傾いて
しまい，情報記録が困難となる．そのため，Msの値も考慮し，
材料を選択することが必要となる． 
高 Ku を有する磁性材料として，L10 規則合金や希土類合金
が挙げられる．希土類合金は，白金（Pt）やパラジウム（Pd）
を用いる L10規則合金と比べ低価格である．さらに，合金に用
いる元素の選択範囲が広く，磁気特性の制御範囲拡大の可能
性が期待される．そのため，その薄膜は，高記録密度を実現
する記録層材料の有力候補として研究されている．希土類合
金の中でも希土類金属（Rare earth metal; R）と 3d 強磁性遷移
金属（3d transition metal; T）の原子組成比が 1：5 の RT5規則合
金は，高い Kuを示すものが多いことから，特に注目されてい
る．Table 1 に RT5および L10規則合金の各特性を示す [1]．サ
マリウム-コバルト（SmCo5）規則合金は，特に Kuが高く，2πMs2
の値も比較的低いことから，その薄膜は次世代の磁気記録媒
体材料の有力な候補である． 
Table 1  Magnetic properties of RT5 and L10 ordered alloy materials. 
Crystal
YCo5
NdCo5
SmCo5
GdCo5
867
289
851
971
5.5
4.6
17.2
0.20
[emu/cm3] [107 erg/cm3]
Ku
0.47
0.052
0.46
0.59
[107 erg/cm3]
2πMs2Ms
FePt
CoPt
FePd
1140
800
1100
7.0
4.9
1.7
0.82
0.40
0.76  
SmCo5規則合金薄膜は，Cu(111)下地層上に形成することで，
c 面配向することが報告されている [2–7]．また，下地層の
Cu 原子の一部が SmCo5層に拡散し，Co サイトを置換するこ
とで Sm(Co,Cu)5相が形成される [4,5]．しかし，結晶化温度
が高いことから，低基板温度で形成すると，非晶質相が混在
してしまう [8]．SmCo5 規則合金の Sm サイトは，他の希土
類元素，Co サイトは，他の 3d 強磁性遷移金属元素である鉄
（Fe），ニッケル（Ni）で置換可能である [8,9]．他元素で置
換することにより，結晶化や規則相形成の促進，磁気特性の
制御範囲拡大が期待される．しかし，これらの薄膜を，エピ
タキシャル成長技術を用いて作製し，R サイトおよび T サイ
トの置換と基板温度が結晶構造と磁気特性に及ぼす影響に
ついて系統的に調べた報告例は殆ど無い． 
本研究では，c 面配向したエピタキシャル SmCo5規則合金
薄膜に加え，Co サイトに Ni 原子を置換した Sm(Co,Ni)5規則
合金薄膜の作製を試みた．さらに，Sm サイトをイットリウ
ム（Y）またはガドリニウム（Gd）で置換した YCo5，GdCo5
規則合金薄膜の作製を試み，RT5規則合金の R サイトと T サ
イトの原子置換と基板温度が，結晶化，規則化，磁気特性に
及ぼす影響について調べた．  
2. 実験方法 
薄膜試料の作製には，超高真空分子線エピタキシー装置を
用いた．酸化マグネシウム単結晶基板 MgO(111)の上に 20 nm
厚の Cu(111)下地層をヘテロエピタキシャル成長させた．Cu
下地層上に R（Sm，Y，Gd）と T（Co，Co80Ni20，Co20Ni80，
Ni）を同時蒸着することにより，20 nm 厚の合金膜を形成した．
形成中の表面構造を反射高速電子回折（RHEED）装置により
その場観察した．膜構造解析には X 線回折（XRD）装置を用
いた．合金の組成分析にはエネルギー分散型蛍光 X 線分析装
置を用いた．磁化曲線測定には，試料振動型磁力計を用いた． 
3. エピタキシャル SmCo5規則合金薄膜の作製と 
Co サイトの Ni 原子による置換 
Fig. 1 に基板温度 500 °C で Cu(111)下地層上に形成した
Sm17Co83，Sm17(Co0.8,Ni0.2)83，Sm17(Co0.2Ni0.8)83および Sm17Ni83
膜に対して観察を行った RHEED パターンと，R2T17，RT5，R2T7，
RT3 結晶の(0001)面に対応する回折パターンのシュミレーショ
ン結果を示す．シュミレーションでは，電子線の入射方位が 
[11
_
00]と[112
_
0]の場合において得られる回折パターンを重畳さ
せている．いずれの膜においても，Fig. 1(f)の RT5(0001)表面に
対応する RHEED パターンが観察されていることから，結晶方
位関係の異なる 2 種類の結晶から構成されるエピタキシャル
RT 5 (0001)合金薄膜が形成されていることが分かった． 
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Fig. 1  RHEED patterns observed during formation of (a) SmCo5 (b) SmCo4Ni, (c) SmCoNi4, and (d) SmNi5 films on Cu (111) underlayers at 500 °C. The 
film thicknesses are (a-1)–(d-1) 5 and (a-2)–(d-2) 20 nm. The incident electron beam is parallel to (a)–(d) MgO[112
_
]. Schematic diagrams of RHEED 
patterns simulated for (0001) single-crystal surfaces with (e) R2T17-, (f) RT5-, (g) R2T7-, (h) RT3-type structures by using the lattice constants of bulk (e) 
Sm2Co17 [10], (f) SmCo5 [11], (g) Sm2Co7 [12], and (h) SmCo3 [13] crystals. 
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Fig. 2  (a-1)–(d-1) β-scan pole-figure, (a-2)–(d-2) out-of-plane, and (a-3)–(d-3) in-plane XRD patterns of (a) SmCo5, (b) SmCo4Ni, (c) SmCoNi4, and (d) 
SmNi5 films deposited on Cu(111) underlayers at 500 °C. The β-scan pole-figure patterns are measured by fixing the tilt and diffraction angles of (a, 2θB) 
at (47°, 30.5°). The in-plane patterns measured by making the scattering vector parallel to MgO[11
_
0]. 
RHEED 解析より決定したエピタキシャル方位関係は以下の
通りである． 
RT5(0001)[11
_
00] || Cu(111)[112
_
], [11
__
2] || MgO(111)[112
_
]  (Type A) 
RT5(0001)[112
_
0] || Cu(111)[112
_
], [11
__
2] || MgO(111)[112]  (Type B) 
膜中に含まれるType AとType Bの結晶の体積の割合をXRD
極点図形解析から求めた．Fig. 2(a-1)–(d-1)に煽り角（α）を 30.5
度に固定し，回折角（2θB）を RT5{11
_
01}面に対して反射が得
られる 47 度に固定し，回転角（β）をスキャンすることによっ
て得られた XRD パターンを示す．30 度ごとに強度の異なる 2
種類の反射が観察された．これらの反射の積分強度比から Type 
A，Type B 結晶の体積比を算出したところ，SmCo5，SmCo4Ni，
SmCoNi4，SmNi5膜でそれぞれ VType A:VType B = 53:47，60:47，88:12，
94:6 となった．いずれの膜においても Type B に比べて Type A
の割合が高くなり，Ni 組成の増加に伴い，Type A 結晶の体積
割合も増加する傾向が見られた．この結果から，Ni 組成の増加
に伴い，格子ミスマッチが Type B（約+12％）より少ない Type A
（約–3％）の結晶の核生成が促進されていることが分かった． 
Fig. 2(a-2)–(d-2)に面外 XRD パターンを示す．いずれの膜に
おいても，RT5(0002)基本反射に加え，RT5(0001)超格子反射が
観察されていることから，RT5規則相の形成が確認された．超
格子反射と基本反射の強度比を比較することにより，長距離
規則度 S を算出した．反射強度（I）は，構造因子とその複素
共役との積（FF*），ローレンツ因子（L），吸収因子（A）に比
例する[14]．Fs と Ff はそれぞれ，S(fR–fT)，fR+5fT で表せる[9]．
ここで，fR，fTはそれぞれ，R，T の原子散乱因子である．した
がって，RT5(0002)反射に対する RT5(0001)反射の強度比は， 
 I0001/I0002 = {[S(fR – fT)]2LA}0001/[(fR + 5fT)2LA]0002 (1) 
で表せる．Eq. 1 を変形し，以下の式から S を算出した． 
 S = (I0001/I0002)1/2 × {(fR + 5fT) × (LA)1/2}0002 
/{(fR – 5fT) × (LA)1/2}0001 (2) 
S の値は，SmCo5，SmCo4Ni，SmCoNi4，SmNi5 膜でそれぞれ，
0.77，0.82，0.89，0.97 であった．この結果から，Ni 組成の増加
に伴い，規則化が促進されることが分かった．これは，Ni が 
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Fig. 3  RHEED patterns observed during formation of (a-1)–(a-3) SmCo5, (b-1)–(b-3) SmCo4Ni, (c-1)–(c-3) SmCoNi4, and (d-1)–(d-3) SmNi5 films on 
Cu(111) underlayers at (a-1)–(d-1) 300, (a-2)–(d-2) 400, and (a-3)–(d-2) 500 °C. The incident electron beam is parallel to (a)–(d) MgO[112
_
]. 
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Fig. 4  Substrate temperature dependences of S value of Sm(Co,Ni)5 films.  
Co より融点が低く [15]，体積拡散しやすいため，膜の規則化
が促進された結果であると解釈される． 
Fig. 2(a-3)–(d-3)に面内 XRD パターンを示す．いずれの膜に
おいても Type A および B の結晶のそれぞれの反射に対応する
RT5(112
_
0)および RT5(22
_
00)が観察されていることから，RHEED
観察から決定した結晶方位関係を持つ双晶として形成されて
いることが確認された． 
XRD 測定結果から算出した格子定数 a は SmCo5，SmCo4Ni，
SmCoNi4，SmNi5膜でそれぞれ，0.5041，0.4978，0.4966，0.4964 
nm，格子定数 c はそれぞれ，0.4054，0.4026，0.4005，0.4001 nm
であった．いずれの膜の a，c もバルクの SmCo5 [11]，SmCo4Ni，
SmCoNi4，SmNi5 [16]結晶の格子定数の値よりも大きくなり，
バルクの SmCu5 [17]結晶の値に近づいている．この結果は，過
去の SmCo5膜の報告 [4,5]と同様に，作製した Sm (Co1–xNix)5膜
は，下地層 Cu 原子の一部が拡散し，Sm(Co1–xNix,Cu)5相が形成
されていることを反映しているものと考えられる． 
次に基板温度が規則相形成に及ぼす影響について調べた．
Fig. 3に基板温度300～500 °Cで形成したSm17(Co1–xNix)83膜に
対して観察した RHEED パターンを示す．基板温度 400 °C 以
上では，全ての膜において，RT5(0001)表面に対応する鮮明な
回折パターンが観察された．一方，300 °C では，SmCoNi4お
よび SmNi5膜では，20 nm 厚まで鮮明な回折パターンが観察
されているのに対し，SmCo5および SmCo4Ni 膜では，不鮮明
な回折パターンが観察された．この結果から，Ni 組成の増加
に伴い，結晶化が促進されることが分かった．Fig. 4 に S の基
板温度依存性を示す．基板温度の上昇に伴い，規則度も向上
していることから，高基板温度で Sm(Co1–xNix)5膜を形成する
ことによって，規則相形成が促進されることが明らかになった． 
4. エピタキシャル SmCo5規則合金薄膜の 
Sm サイトの Y および Gd 原子による置換 
SmCo5規則合金のSmサイトの元素置換が構造と磁気特性
に及ぼす効果について調べるために，c 面配向した YCo5 お
よび GdCo5 規則合金薄膜の作製を試みた．ここでは基板温
度を 500 °C に固定して製膜を行った．Fig. 5 に作製した
Y17Co83および Gd17Co83膜に対して観察した RHEED パター
ンを示す．いずれの膜においても RT5(0001)表面に対応する
回折パターンが観察されていることから，エピタキシャル薄
膜が形成されていることが分かった．Fig. 6 にβスキャン，
面外，および面内 XRD パターンを示す．どちらの膜におい
ても，RT5(0002)基本反射と RT5(0001)超格子反射が観察され
たことから，RCo5規則相が形成されていた．また，βスキャ
ンおよび面内 XRD パターンから，Type A の結晶の体積割合
が高い双晶から構成された膜として形成されていることが
分かった．算出した S の値は YCo5および GdCo5膜でそれぞ
れ 0.63，0.65 となり，SmCo5膜の値と比べて僅かに小さくな
った． 
Fig. 7 にそれぞれの膜の磁化曲線を示す．どちらの膜にお
いても，膜面内方向と比べて，面直方向に磁化容易な傾向を
示し，垂直磁気異方性を有していることが確認された． 
5. まとめ 
本研究では，c 面配向したエピタキシャル SmCo5，
Sm(Co,Ni)5，SmNi5，YCo5，および GdCo5 規則合金膜の形成
を試み，その構造および磁気特性の解析を行った．いずれの 
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Fig. 5  RHEED patterns observed during formation of (a) YCo5 and (b) 
GdCo5 films on Cu (111) underlayers at 500 °C. The film thicknesses are (a-1, 
b-1) 5 and (a-2, b-2) 20 nm.  
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Fig. 6  (a-1, b-1) β-scan pole-figure, (a-2, b-2) out-of-plane, and (a-3, b-3) in-plane XRD patterns of (a) YCo5 and (b) GdCo5 films deposited on Cu(111) 
underlayers at 500 °C.  
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Fig. 7  Magnetization curves measured for (a) YCo5 and (b) GdCo5 films 
deposited on Cu(111) underlayers. 
膜においても，RT5規則相が形成されていることが分かった．
SmCo5規則合金の Co サイトを Ni 原子で置換することにより，
規則相の形成と結晶化が促進されることが明らかになった．
さらに，基板温度の上昇に伴い，膜の規則化と結晶化が向上
する傾向が認められた．また，Sm サイトを Y，Gd で置換し
た場合においても，SmCo5 膜と同様な垂直磁気異方性を持つ
エピタキシャル RT5規則合金膜を形成できることが分かった．
これらの解析結果は，RT5規則合金の磁気記録媒体への実現に
繋がる重要な知見になるものと考えられる． 
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